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(57)Abrege 

La presente invention concerne une composition phytosanitaire, utile notamment pour la protection des plantes contre les 
especes vegetal es indesirables, caracterisee en ce qu'elle contient au moins un compose benzamidique associe a au moins une cy- 
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egalement Ie precede de preparation de ladite composition phytosanitaire. 
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1 

COMPOSITION PHYTOSANITAIRE, SON PROCEDE DE PREPARATION 

ET SON UTILISATION, EN PARTICULIER POUR LUTTER CONTRE LES 

MAUVAISES HERBES 
La presente invention concerne, en tant que produits industrieis 

nouveaux, des compositions phytosanitaires a base de compose(s) benzami- 

dique(s) et de cyclodextrine(s), utiles notamment pour la protection des 

piantes contre ies especes vegetales indesirables. 

Elle a egalement pour objet un procede de preparation desdites 

compositions et leur utilisation, en post- et/ou pre-levee des piantes a 

proteger. 

Enfin, la presente invention concerne tout particulierement la 

preparation de compositions phytosanitaires contenant, en tant que 
I'* - 

compose benzamidique a vocation herbicide, du N-[3-(l-ethyl-i-methylpro- 
pyl)-5-isoxazoiyi]-2,6-dimethoxybenzamide, egalement connu sous Tappella- 
tion "Isoxaben", et leur utilisation en vue de la protection des cultures, 
notamment cereaiieres. 

Par "piantes", on entend notamment toutes les especes vegetales 
5 cultivees par I'homme, en particulier celles destinees a son alimentation ou 
celle de l'animal (cereales, cultures fourrageres, legumieres, fruitieres, 
vigne, etc.), et/ou a la foumiture de bois de toutes destinations (chauffage, 
construction d'habitations, de meubles, etc.) et/ou a I'ornementation 
(cultures forestieres, ornementales, floraies, gazon, etc.). 

Par "especes vegetales indesirables", on entend celles qui jouent 
defavorablement sur la ou les utilisations visees des piantes cultivees et en 
particulier celles dont la presence nuit de fagon qualitative et/ou 
quantitative, a la croissance et/ou a la recoite de tout ou partie des piantes 
cultivees. 

Cette definition inclut toutes les especes vegetales qualifiees, dans 
le langage courant, de "mauvaises herbes", notamment celles appartenant a 
la classe des dicotyledones. 

II a deja ete preconise dans un article de SZEJTLI de traiter, en 
particulier par trempage, des semences de piantes cultivees avec des 
solutions de dextrines lineaires et/ou cycliques (cyclodextrines) en vue de 
retarder la germination desdites semences. 
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La croissance des pousses serait ainsi stimulee et les plantes se 
reveleraient moins sensibles a la phytotoxicite d'herbicides mis en oeuvre 
uiterieurement ("physiological effects of cyciodextrins in plants" - die 
Starke, 35 (1983), Nr 12, S-433-W8). 

II est dit dans cet article que cet effet "antidote" peut permettre 
d'abaisser la sensibilite des plantes cuitivees a certains herbicides 
("Dicuran", "Afalon" et "Hungazin") mais n'influence pas I'efficacite desdits 
herbicides a 1'encontre des mauvaises herbes. 

II a ete par ailleurs decrit au niveau du brevet beige BE n° 902-613, 
la preparation et I'utilisation de complexes a base de beta-cyclodextrine et 
de derives particuliers de benzenesuifonyiuree a vocation herbicide. 

11 apparait que les complexes revendiques, lesquels sont presentes 
comme ameliorant I'efficacite biologique des benzenesulfonylurees, 
necessitent la mise en oeuvre obiigatoire d ! au moins deux moles de 
beta-cyclodextrine par mole de principe actif. 

II convient de rappeler a cet endroit de la description, que Tune des 
conditions necessaires pour qu'un principe actif herbicide soit veritablement 
efficace reside dans i'aptitude dudit principe actif a atteindre en quantites 
suffisantes, a l'interieur du sol, les adventices et/ou les graines de chacune 
des especes vegetales indesirabies auxqueiles il est destine, 

A ce titre, certains composes a vocation herbicide voient leurs 
applications, potentieiles ou effectives, reduites du fait qu f ils sont censes 
ou reconnus 6tre, dans certaines circonstances, inoperants faute notamment 
d»une mobilite suffisante dans le substrat destine a supporter la piante a 
proteger. 

Cette mobilite est influencee bien evidemment par la nature 
chimique intrinseque de 1'herbicide mais egalement par des facteurs 
externes lies, entre autres, a la nature physicochimique et a l'humidite du 
substrat. 
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JAMET et coll ont par exemple montre que des herbicides tels que 
ies produits connus sous les appellations respectives de "Metamitron" et 
"Atrazine", presentaient une mobilite differente, exprimee en fonction de 
la classification a cinq classes de HELLING et TURNER, seion la nature du 
sol auquei ils etaient appliques (BulL Environ. Contam. Toxicol. (1988), 41: 
135-U2. 

Dans ce document, 1'Atrazine est classee, a titre d'exemple, comme 
"immobile" (ciasse 1) dans certains substrats et "peu mobile" (classe 2) ou 
"moderement mobile" (classe 3) dans certains autres. 

Dans ce m€me document, JAMET a montre qu'un herbicide 
benzamidique tel que le N-[3-(l-ethyl-l-methyipropyl)-5-isoxazolyl]-2,6-di- 
methoxybenzamide, egalement connu sous 1'appeilation "Isoxaben", pouvait 
etre consider e comme parfaitement immobile (classe 1) et ce, independam- 
ment de la nature du substrat auquei ii etait applique. 
15 L'Isoxaben est plus particulierement utilise comme herbicide de 

preievee dans le cadre de la protection des cereales d'hiver telles que le 
bie tendre, bie dur, orge, avoine, triticale ou seigle. 

II est generaiement applique, a i'automne, par pulverisation sur le sol 
(dose moyenne : 125 g/hectare) et beneficie, dans ce contexte, des pluies 
jusqu'au printemps ce qui assure sa lente repartition dans la couche 
superficielle du sol oil germent la plupart des mauvaises herbes, notamment 
des dicotyledones, a eiiminer. 11 peut ainsi penetrer dans la graine lors de- 
la phase d'inhibition qui precede la germination. 

Or, si ce produit montre regulierement une reelle efficacite 
25 biologique dans le cadre de la protection du bie d'hiver par exemple, il n'en 
est pas de meme quand ii s'agit de traiter des cultures qui, comme le mals, 
necessitent un desherbage au mois de mai. 

En effet, a cette epoque, la pluviosite est tres irreguliere d'une 
annee sur l'autre et, en general, faible en comparaison des precipitations 
d'hiver. 

En consequence, ies conditions d'environnement, en particuiier 
au niveau du sol, sont souvent trop seches pour conferer a Tlsoxaben une 
bonne efficacite herbicide et notamment une mobilite suffisante lui 
permettant d'atteindre et de detruire significativement les especes 
vegetales indesirables. 
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11 est clair que ce qui vient d'etre dit au sujet de Plsoxaben est 
susceptible de s'appliquer a tout compose benzamidique a vocation 
herbicide dont la mobilite et/ou 1'efficacite est potentieilement ou 
effectivement insuffisante dans un tel contexte, notamment ceux de 
quaiifiables d ,n immobiles" ou de "peu mobiles" dans le ou ies substrat(s) 
destine(s) a supporter ies cultures visees. 

En suite de quoi, de tels principes actifs, en particulier i'lsoxaben, 
voient leurs utilisations limitees en ce qui concerne leur application a la 
protection des plantes cuitivees dont le desherbage est mis en place de mai 
a ia fin de 1'ete (mals par exemple) ou dans des conditions exceptionnelles 
de faible pluviometrie en automne/hiver. 

II resuite de ce qui precede qu'il existait un besoin de trouver un 
moyen apte a permettre une utilisation plus large de ces produits, en 
particulier dans leur emploi en tant qu'herbicides de pre-ievee mis en 
* 5 oeuvre a la surface des sols. 

Et le merite de la Societe Demanderesse est d'avoir trouve qu'un tel 
moyen pouvait consister en ^association, en presence ou non de tiers 
constituants, d'au moins Pun de ces produits, a savoir un compose 
benzamidique, et au moins une cyclodextrine, en particulier une beta- 
cydodextrine. 

Pius precisement, ia presente invention a pour objet une composition 
phytosanitaire, utile notamment pour la protection des plantes contre ies 
especes vegetales indesirables, caracterisee en ce quelle contient au moins 
un compose benzamidique associe a au moins une cyclodextrine de maniere 
25 a ameliorer ia mobilite dans le sol et/ou I'efficacite biologique dudit derive 
benzamidique* 

La presente invention revSt un caractere d'autant plus surprenant et 
inattendu que des investigations visant specifiquement la simulation sur 
ecran, par modelisation assistee par ordinateur, de systemes molecuiaires 
30 entre cyclodextrines et differents principes actifs, ont montre que Isoxaben 
et beta-cyclodextrine ne pouvaient pas faire I'objet de veritables complexes 
d'inclusion, contrairement a d'autre principes actifs etudies (Minutes, 5th 
Int. Symposium on Cyclodextrins, 28-30 March 1990, p. 101-106). 
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Fort de cet enseignement, le specialiste de la formulation de 
compositions phytosanitaires a compose benzamidique n'etait pas enclin a 
vouloir etudier 1'incorporation de cyclodextrines, en particulier de beta- 
cyclodextrine, dans ces compositions et ce, d'autant plus que celies-ci 
contiennent generaiement, comme il sera detaille par la suite, d'autres 
constituants susceptibles d'interagir, d'une fagon ou d'une autre, avec 
lesdites cyclodextrines et de perturber i'eff icacite biologique de Tensemble. 

En outre, le merite de la Societe Demanderesse est d'avoir trouve et 
ce, apres de iongues etudes, que non seuiement ['association entre une 
cyciodextrine et une herbicide benzamidique, y compris en presence de 
tiers constituants, presentait un reel interet en application phytosanitaire, 
mais encore que cet interet se manifestait de la tagon la plus avantageuse 
pour des rapports molaires cyciodextrine / compose benzamidique peu 
eieves et en particulier signif icativement inferieurs a ceux rendus 
obligatoires selon le brevet BE 902.613 susmentionne. 

Dans le cadre de la presente invention, on entend par compose 
benzamidique, tout compose susceptible d'avoir, entre autres fonctions, une 
fonction herbicide et qui repond a la formule generale ci-apres : 



dans laquelie Z est un atome d'oxygene ou de soufre. 

Les groupements Rl a R6, qui peuvent Stre identiques ou differents, 
sont notamment de type hydrogene, halogene, alcoyle, y compris hydroxy, 
halogeno ou thio-alcoyle, aicenyle, alcoxy, notamment methoxy ou ethoxy, 
ou aryle. 
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En particulier, le terme "aryle" n'est en aucun cas limitatif, 
notamment dans son application au groupement R6 et la formule generate 
donnee ci-dessus doit etre comprise comme incluant, entre autres, ies 
composes N-arylbenzamidiques decrits dans le brevet EP-A-0 049 071, en 
particulier de la ligne 17 de la page 1 a la ligne 55 de la page 12, ce 
passage etant incorpore a la presente description. 

Cette definition s'applique, a titre d'exempie, aux composes 
N-arylbenzamidiques susmentionnes pour lesqueis leur groupement R6 est 
done de type "aryle" et au moins l'un de ieurs groupements Rl a R5 est de 
type alcoxy, de preference de type methoxy ou ethoxy. 

Dans le cadre de ^invention, on fera tout particulierement appel, 
dans cette categorie de composes N-aryi(alcoxy)benzamidiques, aux 
produits decrits de la ligne 5 page 11 a la ligne 45 page 12 du brevet 
EP-A-0 049 071 susmentionne, et notamment a i'lsoxaben, ainsi qu'a leurs 
seis acceptabies en agronomie. 

Par le terme "cyclodextrine", on entend tout macrocycle construit a 
partir de six, sept ou huit motifs glucose et designe respectivement par 
alpha, beta ou gamma cyclodextrine, ainsi que tout derive de l'un 
quelconque de ceux-cL Le terme "derive" doit etre compris comme 
comprenant tout macrocycle tel qu'il vient d'etre defini pour lequel l'un au 
moins de ses motifs glucose constitutifs est substitue, au moins en un 
endroit, par un groupement ou une molecule qui peuvent Stre de taille et 
de fonctionnalite tres diverses, comme par exemple un groupement aicoyie 
et notamment hydroxyalcoyle tel qu'un groupement hydroxypropyle ou par 
exemple une molecule de mono- ou di-saccharide telle qu f une molecule de 
• maltose, glucose, fructose ou saccharose. 

De preference on met en oeuvre, dans le cadre de I 1 invention, une 
cyclodextrine choisie dans le groupe comprenant la beta-cyclodextrine et 
ses derives, i'alpha-cyclodextrine et ses derives, ainsi que les melanges 
^ quelconques d'au moins deux quelconques de ces produits. 

Lesdits melanges pourront, a titre d'exempie, contenir conjointement 
et dans des proportions variables, chacun des trois types de cyclodextrines 
susmentionnees (alpha, beta et gamma) ainsi que, eventuellement, d'autres 
constituants teis que des dextrines lineaires et/ou d'autres structures 
saccharidiques plus ou moins complexes. 
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De f agon tout a fait avantageuse, la cyclodextrine mise en oeuvre de 
iagoo caracteristique au sein des compositions selon Pinvention est 
constitute essentiellement de beta-cyclodextrine et/ou de l'un de ses 
derives, en particulier hydroxyalcoyle. 

Comme ii a ete dit precedemment, les compositions phytosanitaires 
selon I'invention presentent, de fagon surprenante, un maximum d'efficacite 
pour les faibles ratios moiaires cyclodextrine(s) / compose(s) benzamidique(s). 

Selon un mode preference! de I'invention, ce rapport molaire 
est au plus egal a 2/1 environ et se situe plus particuiierement entre 0,1/1 
et 1/1. 

Ces compositions pourront se presenter sous des formes solides ou 
liquides tres diverses et, par exemple, sous forme de poudres mouillables, 
de suspensions concentrees, de bouillies, d' aerosols, de poudres pour 
poudrage ou dispersion, de solutions, de concentres solubles dans I'eau, de 
^ concentres emulsionnables, d'emulsions, etc. 

La presence caracteristique d'au mo ins une cyclodextrine au sein de 
ces compositions, n'empeche aucunement que celies-ci puissent etre 
adjuvantees a i'aide des produits habituellement utilises en formulation teis 
que notamment les agents de support, les agents diluants ou solvants, les 
agents surfactants, les agents dispersants, les agents emulsifiants, les 
agents antigel, les colorants. 

11 pourra etre fait appei, par exemple, aux adjuvants decrits de la 
ligne 26 page 65 a la iigne 62 page 65 du brevet EP-A-0 049 071 
susmentionne. 

La Societe Demanderesse a en outre mis en evidence la possibilite 
de mettre en oeuvre avantageusement de la gomme xanthane en tant 
qu'adjuvant, et notamment agent dispersant, desdites compositions. 

De meme, les compositions phytosanitaires selon l'invention pourront 
contenir, outre le(s) compose(s) benzamidique(s), une ou plusieurs autres 
matieres actives, en particulier a vocation herbicide, fongicide, insecticide, 
nematicide ou bactericide. 
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En particulier, la matiere active benzamidique pourra etre associee 
et ce, dans des proportions variables, a une ou plusieurs autres herbicides 
de toutes natures autres que benzamidique, et notamment choisis dans le 
groupe comprenant les triazines, les triazoles, les diazines, les toluidines, 
5 les derives de l'uree, les sulfonylureas, les benzonitriles, les amides, les 
derives benzolques, phaliques, picoliniques ou phenoliques, et les carbamates. 

De facon preferentielle, l'herbidde pouvant etre associe a la matiere 
active benzamidique sera choisi dans le groupe . comprenant les produits 
connus sous les appellations de Diuron, Methabenzthiazuron, Isoproturon, 
10 Linuron, Chlortoluron, Ametryne, Simazine, Trifiuraline, Terbutryne, 
Propyzamide, Oxadiazon, Napropamide, Metazachlore, Alachlore et 
Prosulfocarb. 

En ce qui concerne la methode de preparation des compositions selon 
^invention, celle-ci reste simple et ne necessite aucunement de disposer 

15 d'appareillages et autres moyens techniques de mise en oeuvre coQteuse 
et/ou delicate. On s'attachera cependant a ce que cette preparation soit 
effectuee dans des conditions assurant au mieux l'obtention d'un melange 
intime entre cydodextrine(s) et compose(s) benzamidique(s). 

On pourra, a titre d'exemple, preparer conjointement d'une part, une 

20 solution de compose benzamidique dans un solvant donne, par exemple une 
solution d'Isoxaben danbs de l'ethanol a 30%, et d'autre part une solution 
de cydodextrine, par exemple de beta-cyclodextrine, dans le meme 
dsolvant, puis melanger entre elles les deux solutions ainsi obtenues. 
On pourra egalement simplement mettre en oeuvre, sous forme de 

25 poudre, une cydodextrine, notamment de la beta-cyclodextrine, au sein 
d'une composition de matiere herbicide pre-formulee deja existtante sur le 
marche telle que par' exemple la formulation denommee "Cent-7" a base 
d'Isoxaben commerdalisee par la Societe DOW ELANCO comme il sera 
exempiifie par ailleurs. 

30 Les formulations commerdales auxquelles on ajoutera la cydodex- 

trine pourront bien evidemment assoder, en proportions variables, un 
compose benzamidique tel que 1'Isoxaben et au moins une autre matiere 
active herbicide non benzamidique telles que celies susmentionnees. 

Ces formulations pourront notamment etre celies commercialisees 

35 par DOW ELANCO sous les appellations "Aubaine", "Ixo-7», "Sextan", 
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"Crescendo", "Snapshot" ou "Flexidor", par CIBA-GEIGY sous les appellations 
"Fanfare" ou "Cibral" ou par BAYER sous ^appellation "Glytex". 

En suite de quoi, on dispose desormais d'un procede de preparation 
d'une composition phytosanitaire utile notamment pour la protection des 
plantes cultivees contre les especes vegetales indesirables, caracter.se en 
ce qu'il comprend une etape au cours de laquelle on met en presence l'un 
de l'autre, en presence ou non de tiers constituants, au moins un compose 
benzamidique a vocation herbicide et au moins une cydodextrine, le 
rapport molaire cyclodextrine(s) / compose(s) benzamidique(s) etant de 
preference au plus egal a 2/1 environ. 

En tout etat de cause, quelle que soit la forme de presentation et/ou 
d'adjuvantation des compositions phytosanitaires selon invention, on 
dispose de nouveaux produits industriels presentant des avantages 
indeniables par rapport aux compositions phytosanitaires traditionnelles 
15 utilisant, en tant que matiere active herbicide, unique ou non, au moins un 
compose benzamidique, en particulier un compose benzamidique classifiable 
d' immobile ou de peu mobile. 

Les compositions selon ^invention permettent, comme il sera 
exemplifie ci-apres, d'ameliorer de facon surprenante 1'efficacite desdits 
20 composes benzamidiques et par la-meme de permettre, en regard des 
compositions de Part anterieur, de sous-doser ces matieres actives sans que 
1'efficacite du traitement phytosanitaire n'en soit atteinte. 

A titre d'exemple, on pourra envisager la preparation et l'utilisation, 
y compris pour proteger les cereales, de compositions titrant moins de 125 
25 g/1 environ, notamment de 5 a 120 g/1 de matiere active et notamment 

• d'Isoxaben. . r # 

D'un autre cote, les cyclodextrines sont issues de matieres vegetales 
renouvelables, a savoir de matieres amylacees, et leur biodegradabilite et 
leur non-toxicite en font des produits parfaitement tolerees par l'environ- 
30 nement. 

En suite de quoi on dispose desormais d'un nouveau procede de 
traitement phytosanitaire, en vue notamment de proteger les plantes 
cultivees contre les especes vegetales indesirables, caracterise par la mise 
en oeuvre, en post et/ou pre-levee des plantes a proteger, d'une 
35 composition phytosanitaire selon 1'invention, celle-ci etant de preference 
appliquee en surface et/ou a l'interieur du substrat destine a supporter ou 
supportant lesdites plantes. 
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Si 1'utiiisation des compositions selon l f invention s'impose tout 
particulierement pour ia protection des plantes cultivees qui, comme le 
mals, necessitent un desherbage entre mai et ia fin de 1'ete, il est clair que 
celies-ci peuvent, de maniere generale, etre avantageusement utilisees pour 
proteger 1'ensembie des cultures qui, a une epoque donnee, doivent etre 
debarrassees de tout ou partie des mauvaises herbes presentes, en 
particulier ceiles de ia classe des dicotyledones, et notamment etre 
appliquees a i'ensemble des cultures cereaiieres (ble tendre, ble dur, orge, 
avoine, triticaie, seigie, escourgeon), a la vigne et aux arbres et arbustes 
d'ornementation (les coniferes par exemple). 

Parmi les mauvaises herbes dicotyledones aptes a etre efficacement 
detruites par ia mise en oeuvre des compositions selon I'invention, on peut 
citer, sans que cette iiste ne soit limitative, les especes vegetales 
indesirabies appartenant aux families des chenopodiacees, des amarantacees, 
^ des cruciferacees ou des solanacees. 

De fagon tout a fait avantageuse, on peut utiliser a cet effet, en 
particulier en prelevee des plantes a proteger, des compositions selon 
I'invention contenant de Tlsoxaben en tant que compose benzamidique, 
celui-ci pouvant eventuellement etre associe a d'autres matieres actives 
herbicides. 

L'invention pourra etre encore mieux comprise a I'aide des exempies 
qui suivent et qui font etat de certains modes de realisation particuliere- 
ment avantageux des compositions selon I'invention. 

Les essais decrits ci-apres ont pour objet de montrer I'interet de 
2 ^ compositions selon i'invention associant une cyclodextrine, notamment la 

beta-cyclodextrine commercialisee par ia Societe Demanderesse sous 

p 

l'appeliation KLEPTOSE B, et Tlsoxaben en tant que compose benzamidi- 
que, ce dernier etant mis en oeuvre en tant que tel ou sous la forme d'une 
composition de matiere herbicide preformuiee (produit "CENT-7" commer- 
30 cialise par la Societe DOW ELANCO). 

II convient de preciser, comme rappele precedemment, que la dose 
d'utiiisation generaiement recommandee pour I'Isoxaben, tout au moins 
pour la protection des cereaies, est de 125 g a I'hectare (dose ci-apres 
designee dose N). 
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Dans le cadre de ces essais, realises pour le compte de la Societe 
Demanderesse au sein du Laboratoire de Malherbologie de l'lnstitut 
National de la Recherche Agronomique (FRANCE), il a ete decide 
d'employer des doses inferieures a la dose N. De telles doses ne detruisent 
pas completement les mauvaises herbes traitees et doivent permettre, en 
autorisant une activite herbicide a priori moyenne, de mieux deceler des 
gains ou pertes eventuels dans Teffet herbicide. 

Des essais prelim inaires ont ainsi permis de retenir les doses N/16 et 

N/8. 

EXEMPLE 1 

Des preparations non conformes a 1'invention, a savoir ne contenant 
pas de fa^on caracteristique de cyclodextrine, ont ete obtenues par mise en 
oeuvre respectivement de 125 et de 250 microiitres de formulation CENT-7 
dans un litre d'eau. 

Les teneurs respectives en matiere active (Isoxaben) de ces 
preparations, ci-apres designees respectivement preparations Ti et T2, 
correspondent respectivement aux doses N/16 et N/8 susmentionnees. 

Deux compositions selon V invention, ci-apres designees respective- 
ment 11 et 12, ont ete preparees de la meme fagon si ce n'est que i'on a mis 
en oeuvre, conjointement a la formulation CENT-7 selon les proportions 
sus-decrites, respectivment 0,16 et 0,32 g/1 de beta-cyciodextrine 
KLEPTOSE R B. 

En consequence, les compositions selon Tinvention II et 12 sont 
dosees respectivement en Isoxaben a N/16 et N/8 et presentent chacune un 
rapport molaire cyclodextrine / compose benzamidique de 6/1. 
Preparation du materiel vegetal 

Dans le cadre de cet exemple, des graines d'amaranthe (Amaranthus 
albus) et de morelle ( Solanum nigrum ) pregermees sont utilisees en tant 
qu'especes vegetales indesirabies. II convient de rappeier que la morelle est 
une mauvaise herbe susceptible de coloniser, entre autres, le mals. 

Les .graines sont mises a pregermer sur boites de petri contenant de 
Tacide gibbereilique GA 3 10~ 4 M. 

Les graines de morelle sont soumises, en enceinte climatisee, a une 
alternance de 16 h de lumiere a 25°C et 8 h d'obscurite a 20°C, jusqu'a 
germination. 
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Les graines d'amaranthe sont piacees 16 h a ia iumiere a 22°C et 8 h 
d'obscurite a 14°C. 
Protocoles 
• Protocole A 

5 Des pots en matiere piastique sont remplis de 400 grammes d'un 

> elange de terre (2/3) et de sable (1/3) tamise a 2 mm, Us sont ajustes a 

grammes pour 50% de capacite au champ (CC) 
et 480 grammes pour 100% de CC, cette notion de capacite au champ ou 
capacite de retention correspondant au maximum d'eau que le sol peut 
10 retenir dans des conditions ou son drainage se trouve librement assure. 

Une determination experimental effectuee sur le sol utilise en 
laboratoire, permet de preciser que les 100% de CC correspondent a une 
teneur en eau de ia terre de 20%. 

Les preparations Tl, T2, II et 12 sont mises en agitation durant 30 
15 minutes puis les pots sont traites a l'aide d'un pulverisateur (pression : 2 
bars). 

Apres le traitement, les graines sont plantees a raison de 10 par pot. 
L'essai est place dans une enceinte climatisee ou temperature et humidite 
subissent le cycle suivant : 16 heures de Iumiere a 60% d'humidite relative 
20 et 22°C, puis 8 heures d'obscurite a 80% d'humidite relative et 14°C. Les 
pots sont quotidiennement ramenes a 440 grammes et 480 grammes selon le 
taux de capacite au champ recherche, a Taide d'une solution nutritive 
contenant, pour un litre : 

- 10 ml de solution a 40 g/I de KN03 

25 - 13 mi de solution k 72 g/1 de Ca (N03)2, 4H20 

- 15 ml de solution a 25 g/1 de Mg S04, 7H20 

- 10 mi de solution a 18,4 g/1 de NaH2 P04, H20 

- 1 ml d'une solution contenant : 

- 1,86 g/i H3 P03 

30 - 1,69 g/1 Mn S04, H20 

- 0,25. g/1 Cu S04, S H20 

- 0,29 g/i Zn S04, 7H20 

- 0,035 g/1 (NH4)6 M07, 024, 4H20 

- 0,045 g/I Al CI3 

35 - 0,025 g/1 COCI3, H20 
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- 3,6 ml d'une solution a 0,557 g/100 ml de Fe S04, 7H20 et 0,745 g/100 ml 
d'EDTA. 

L'evaluation des resultats est faite par recolte, au stade ou la partie 
aerienne des plantes temoins (non traitees) comporte 2 feuilles vraies, puis 
mise a 1'etuve a 80°C pendant 24 heures, des parties aeriennes obtenues 
pour chaque traitement. Une pesee donne le poids de matiere seche ainsi 
recuperee. 
. Protocole B 

Ce protocole est mis uniquement en oeuvre sur moreile et dans un 
sol humidifie a 100% de sa capacite au champ. Les pots contiennent 30 
morelies qui n'ont pas subi de pregermination et sont recouvertes d'une 
pellicule de terre. 

L'experience comporte cinq repetitions* 

Les plantes sont recoltees au stade 4 feuilles vraies du temoin. 
devaluation des resultats se fait conformement au protocole A. On note, en 
outre, le pourcentage de levees de mauvaise herbe obtenu. 
Resultats 

Les resultats sont exprimes en pourcentage d'inhibition de la 
croissance de la mauvaise herbe cible, ce pourcentage etant determine par 
la formule ci-dessous : 

poids temoin non traite - poids essai x 100 
• poids temoin non traite 
les poids etant ceux obtenus apres passage a Tetuve comme decrit 
precedemment. 

Le tableau I ci-apres reprend ie % d'inhibition de la croissance 
obtenu en fonction de la mauvaise herbe cible (amaranthe, moreile), de la 
preparation herbicide testee (preparations Tl et T2 non conformes a 
i'invention, compositions II et 12 conformes a 1'invention), du protocole mis 
en oeuvre (protocoles A et B) et pour le protocole A, de la capacite au 
champ teste (50 ou 100%). 
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11 ressort giobalement du Tableau I que les compositions selon 
Tinvention II et 12 peuvent etre valabiement utilisees en tant que 
compositions herbicides, notamment lorsque le compose benzamidique est 
mis en oeuvre sous forme d'une composition de matiere herbicide 
pre-formuiee. 

II apparalt cependant que les compositions testees, lesquelles 
presentent un rapport molaire cyciodextrine / compose benzamidique eleve 
(6/1) ne permettent pas dans tous les cas d'obtenir des resultats 
significativement differents de ceux obtenus avec les preparations temoins 
Tl et T2 qui presentent la meme concentration en herbicide benzamidique. 

Des tests suppiementaires realises selon le protocole A (CC a 10096) 
sur graines d'amaranthe pregermees mais en utilisant un derive de 
beta-cyciodextrine, en Toccurence une beta-cyclodextrine hydroxypropylee 
preparee par la Societe Demanderesse, en tant que cyciodextrine mise en 
* 5 oeuvre dans les compositions selon Tinvention, ont permis d'arriver aux 
memes conclusions generales que ci-dessus quant a Tinterdt phytosanitaire 
desdites compositions. 
EXEMPLE 2 

Dans le cadre de ces essais, on apprecie sur morelle (graines 
20 pregermees) i'efficacite de compositions phytosanitaires selon Tinvention 
presentant des rapports molaires cyciodextrine / compose benzamidique peu 
eleves, a savoir au plus egaux au rapport 2/1 et notamment compris entre 
1/1 et 0,125/1. 

La cyciodextrine mise en oeuvre dans les compositions selon 
25 Tinvention est la beta-cyclodextrine KLEPTOSE R B commercialisee par la 
Societe Demanderesse. Le compose benzamidique (lsoxaben) est mis en 
oeuvre en tant que tel ou apporte sous la forme de preparation CENT-7. 

La dose retenue en lsoxaben, pour Tensemble des preparations 
testees (preparations temoins ou conformes a Tinvention) est la dose N/16 
definie ci-avant. 
Preparation du materiel vegetal 

Les essais se derouient dans une enceinte climatisee sous une 
alternance 16 h de lumiere (temperature 22°C, humidite relative 60%) et 
8h d'obscurite (U°C, 80%). Les pots sont quotidiennement ramenes a la 
35 teneur en eau correspondant a la capacite de retention au champ. 
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Preparation des compositions selon Pinvention 
. Protocole A : mise en oeuvre de PIsoxaben en tant que tel 

Des solutions d'Isoxaben dans Pethanol 96% (1,56 g/1) et de beta- 
cyclodextrine dans Methanol 30% (5,3* g/1) sont melangees dans de 
Methanol 30%, dans des proportions telles que les rapports molaires 
cyclodextrine / compose benzamidique ci-apres sont obtenus : 2/1, l/i, 
0,5/1, 0,25/1 et 0,125/1. 

10 ml du melange final dilues dans 500 mi d'eau contenant de la 
gomme xanthane 0,1% et appliques a raison de 500 1/ha correspondent a 
une dose N/16 d'Isoxaben (7,8 g/ha). 
. Protocole B : mise en oeuvre de PIsoxaben sous forme preformulee 

Des preparations sont obtenues par mise en oeuvre de CENT-7 dans 
de Peau a raison de 125 microlitres CENT-7/1 et ainsi, dosees en Isoxaben a 
N/16. 

^ Ces preparations sont rendues conformes a I'invention par mise en 

oeuvre de beta-cyclodextrine KLEPTOSE R B en vue d'obtenir respectivement 
des rapports molaires cyclodextrine / compose benzamidique de 6/1, 2/1, 
1/1, 0,5/1, 0,25/1 et 0,125/1. 
Essais de croissance 
20 Pour ces essais, les pots sont traites juste avant le repiquage. 

Des graines de morelie sont mises a germer sur du papier humide 
sous une alternance 16 h de iumiere (temperature 25°C), et 8 h d'obscurite 
(20°C). Les graines germees sont piantees (3 x 10 par modalite) dans des 
pots rempiis d'un melange (tamise a 2 mm) terre / sable (2/1) ajuste en eau 
25 a la capacite de retention au champ. La terre comprend 32% d'argile et 2,3 
de matieres organiques. Apres ie traitement, Pessai est place dans 
Penceinte climatisee. Lorsque les piantes temoin atteignent le stade 2 
feuilies vraies, les parties aeriennes sont recoltees et piacees dans une 
etuve a 80°C pendant 2* h pour determination du poids de matiere seche. 
Essais de levee 

Pour ces esssais, les pots sont traites juste apres le semis. 
3 x 100 graines de morelie sont semees a une profondeur 1 a 3 mm 
dans le melange decrit plus haut. Apres le traitement, Pessai est place dans 
^enceinte climatisee et ie nombre de piantes levees est compte dans ia 
dizaine de jours qui suit. 
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Tous ies essais comprennent 3 repetitions, un temoin et une 
reference CENT-7 a la m6me dose/ha que l'lsoxaben contenu dans Ies 
preparations selon 1'invention. 
Resuitats 

5 La figure 1 annexee fait apparaltre le nombre de levees obtenues 

pour la mauvaise herbe cible (morelle) en fonction du rapport beta- 
cyclodextrine / Isoxaben de la preparation herbicide testee. 

Comme il a ete decrit precedemment, ies preparations testees sont 
dosees a N/16 en Isoxaben, celui-ci etant apporte sous forme CENT-7 (cf. 
^ protocole B sus-decrit). 

Le point d'abcisse 0 montre le nombre de levees obtenu pour la 
preparation temoin CENT-7, ne contenant pas de cyclodextrine. 

II ressort de la figure 1 que les compositions conformes a 1'invention 
sont, en termes de nombre de levees de mauvaise herbe, au moins aussi 
15 efficaces que la preparation exempte de cyclodextrine. 

La figure 2 annexee fait apparaltre la croissance de la mauvaise 
herbe cible (morelle), exprimee en mg/plante en fonction du rapport 
beta-cyciodextrine / isoxaben de la preparation herbicide testee. 

Les preparations testees sont dosees a N/16 en Isoxaben, celui-ci 
20 etant apporte sous forme CENT-7 (cf. protocole B). 

Le point d'abcisse 0 montre la croissance obtenue pour la 
preparation temoin CENT-7, ne contenant pas de cyclodextrine. 

Un essai temoin pour iequel la morelle n'a subi aucun traitement 
herbicide montre que, dans ce cas, la croissance de la morelle est d'environ 
25 23 mg/plante. 

La figure 2 confirme que Tensemble des compositions selon 
Tinvention testees peuvent Stre valablement utilisees en tant que produits 
phytosanitaires herbicides. 

En outre, il ressort que, globaiement, la mise en oeuvre de 
30 cyclodextrine, en particuiier de beta-cyciodextrine, pour des rapports 
cyclodextrine / compose benzamidique inferieurs au rapport moiaire 2/1 
environ, permet d'atteindre une efficacite significativement superieure a 
celle de la preparation temoin exempte de cyclodextrine, en termes 
d'inhibition de la croissance moyenne de i'espece cible. 

35 



PCIYFR92/00520 

WO 92/22204 

18 



Des essais supplementaires realises avec des compositions seion 
l'invention preparees seion le protocole A sus-decrit (Isoxaben apporte en 
tant que tei et non sous forme preformulee) ont permis de tirer ies memes 
conclusions que ci-dessus, notamment en ce qui concerne l'interet de 
5 compositions presentant un rapport molaire beta-cyclodextrine / compose 
benzamidique se situant entre 0,125/1 et 1/1 environ- A titre d'exemple, de 
teiles compositions ont permis de reduire de 2/3 a k/5 environ la croissance 
de la mauvaise herbe cible (morelle). 
EXEMPLE 3 

10 Dans le cadre de ces essais, I'efficacite des compositions seion 

l'invention est testee sur le colza (Brassica napus ) dont la particularity est 
de germer relativement profondement en regard de ce qui se passe pour la 
morelle, Des herbicides de faibie mobilite dans le sol auront done encore 
plus de difficultes a 1'atteindre efficacement. En outre, cette germination 

15 profonde presente I'avantage d'echapper au stimulus lumineux eventuel 
pouvant dans un contexte de faibie dosage favoriser la levee de la 
mauvaise herbe. 

Preparation du materiel vegetal 

Dans ie cas du colza, les conditions de croissance sont 16 h de 
20 iumiere a une temperature de 19°C et une humidite de 60% et 8 h 

d'obscurite a 9°C et 80%. 

Les pots sont quotidiennement ramenes a la teneur en eau 

correspondant a la capacite de retention au champ. 

Preparation des compositions seion l'invention 
25 Elle se fait conformement au protocole A decrit au niveau de 

i'exemple 2, en vue d'obtenir des compositions presentant des rapports 

moiaires cydodextrine / compose benzamidique respectifs de 2/1, l/l. 

0,5/1, 0,25/1 et 0,125/1, lesdites compositions etant dosees a N/16 en 

Isoxaben. 

30 Dans ie cas present, deux preparations temoins mettant en oeuvre de 

I'lsoxaben formuie en CENT-7 ont ete testees et ce pour des doses 
respectives en matiere active de N/16 et N/20. 
Essais de levee 

Dans le cas du colza, les conditions experimentales sont identiques a 
35 ceiles decrites ci-avant pour la morelle, mis a part le nombre de graines 
semees (3 x 33), le rapport terre / sable (1/2) et les conditions de 
croissance (decrites ci-avant). 
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Resultats 

La figure 3 annexee fait apparaitre le nombre de levees obtenues 
pour la mauvaise herbe cible (colza) en fonction du rapport beta- 
cyclodextrine / isoxaben de la preparation herbicide testee. 

Elle confirme sur une troisieme espece cible Tinteret des composi- 
tions selon Tinvention lesquelies peuvent, comme dans le cas present, 
consister en des formulations simples associant principalement cyclodex- 
trine, compose benzamidique, eau et agent dispersant (gomme xanthane). 

En particulier, les compositions selon Tinvention presentant un 
rapport cyclodextrine / compose benzamidique inferieur a 2/1 et 
notamment compris entre 1/1 et 0,125/1 environ, se revelent significative- 
ment plus efficaces qu'une composition herbicide temoin entierement 
formuiee. 



20 



25 



30 



35 



10 



WO 92/22204 PCT/FR92/00520 

20 



REVENDICATIONS 

1. Composition phytosanitaire, utile notamment pour la protection 
des plantes contre les especes vegetales indesirables, caracterisee en ce 
qu'elle contient au moins un compose benzamidique associe a au moins une 
cyciodextrine de maniere a ameliorer la mobilite dans ie sol et/ou 
I'efficacite biologique dudit derive benzamidique. 

2. Composition phytosanitaire seion la revendication 1, caracterisee 
par- le fait que le rapport moiaire entre cyclodextrine(s) d'une part et 
compose(s) benzamidique(s) d'autre part est au plus egai a 2/1 environ et se 
situe de preference entre 0,1/1 et 1/1. 

3. Composition phytosanitaire selon Tune des revendications 1 et 2, 
caracterisee en ce que le compose benzamidique est un compose 
N-arylbenzamidique, en particuiier N-aryl-alcoxy benzamidique. 

15 4. Composition phytosanitaire selon la revendication 3, caracterisee 

par le fait que le compose N-aryl-alcoxy benzamidique est le N-[3-(l-ethyl- 
l-methylpropyl)-5-isoxazolyl]-2 7 6-dimethoxybenzamide ou Isoxaben, ou Tun 
de ses sels. 

5. Composition phytosanitaire selon Tune des revendications 1 a k 9 
caracterisee par ie fait que le compose benzamidique est, en tant que tei, 
un produit immobile ou faiblement mobile dans le sol. 

6. Composition phytosanitaire selon Tune des revendications 1 a 5, 
caracterisee par le fait que la cyciodextrine est choisie dans le groupe 
comprenant la beta-cyclodextrine et ses derives, i'alpha-cyciodextrine et 

25 ses derives, ainsi que les melanges quelconques d ! au moins deux quelconques 
de ces produits. 

7. Composition phytosanitaire seion la revendication 6, caracterisee 
par le fait que la cyciodextrine est constitute essentiellement de 
beta-cyclodextrine et/ou de Tun de ses derives, en particuiier hydroxy- 
aicoyie. 
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8. Composition phytosanitaire selon l'une des revendications 1 a 7, 
caracterisee par le fait qu'elle contient, en outre, au moins un adjuvant 
choisi dans le groupe comprenant les agents de support, les agents diluants, 
les agents solvants, les agents dispersants, les agents surfactants, les agents 
emulsifiants, les agents anti-gel, les agents colorants, et/ou au moins une 
matiere active choisie dans le groupe comprenant les herbicides de nature 
non benzamidique, les fongicides, les insecticides, les nematodes et les 
bactericides. 

9. Composition phytosanitaire selon la revendication 8, caracterisee 
par le fait que la matiere active est un herbicide de nature non 
benzamidique choisi dans le groupe comprenant les triazines, les triazoles, 
les diazines, les toluidines, les derives de l'uree, les sulfonylurees, les 
benzonitriles, les amides, les derives benzoTques, les derives phtaliques, les 
derives picoliniques, les derivesphenoliques et les carbamates, et en 

15 particulier, choisi parmi les produits connus sous les appellations de Diuron, 
Methabenzthiazuron, Isoproturon, Linuron, Chlortoluron, Ametryne, 
Simazine, Trifluraline, Terbutryne, Propyzamide, Oxadiazon, Napropamide, 
Metazachlore, Alachlore et Prosulfocarb. 

10. Composition selon l'une des revendications 8 ou 9, caracterisee 
20 en ce qu'elle contient de la gomme xanthane. 

11. Composition phytosanitaire selon l'une des revendications 1 a 10, 
caracterisee par le fait qu'elle contient moins de 125 g/1 environ, en 
particulier de 5 a 120 g/1, de compose(s) benzamidique(s). 

12. Procede de preparation d'une composition phytosanitaire utile 
25 notamment pour la protection des plantes contre les especes vegetales 

indesirables, caracterise par le fait qu'il comprend une etape au cours de 
laquelle on met en presence l'un de l'autre, en presence ou non de tiers 
constituants, au moins un compose benzamidique a vocation herbicide, 
notamment de l'Isoxaben, et au moins une cyclodextrine, en particulier la 
30 beta-cyclodextrine, le rapport molaire cyclodextrine(s) / compose(s) 
benzamidique(s) etant de preference infer ieur a 2/1 environ, et de 
preference compris entre 0,1/1 et 1/1. 

13. Procede selon la revendication 12, caracterise par le fait que lors 
de ladite etape, le compose benzamidique est mis en oeuvre sous la forme 

35 d'une composition de matiere herbicide pre-formulee. 
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Procede de traitement phytosanitaire, en vue notamment de 
proteger les pJantes contre les especes vegetales indesirables, caracterise 
par le fait que Ton utilise, en post et/ou pre-levee des plantes a proteger, 
une composition phytosanitaire selon i'une des revendications i a 11 ou 
preparee selon les revendications 12 ou 13, ladite composition etant de 
preference appiiquee en surface et/ou a l'interieur du substrat destine a 
supporter ou supportant lesdites plantes. 

15. Procede de traitement phytosanitaire selon la revendication 14, 
caracterise par le fait que les plantes a proteger sont choisies dans ie 
groupe comprenant les cereales, en particulier le mals et les cereales 
d'hiver, la vigne et les arbres et arbustes d'ornementation, en particulier 
les coniferes. 

16. Procede de traitement phytosanitaire selon Tune des revendica- 
tions 14 et 15, caracterise par ie fait que tout ou partie des especes 
vegetales indesirables sont des dicotyledones, en particulier appartenant 
aux families des chenopiodiacees, des amarantacees, des cruciferacees et 
des solanacees. 

17. Procede de traitement phytosanitaire selon Tune des revendica- 
tions 14 a 16, caracterise par ie fait que Ton utilise, en pre-levee des 
plantes a proteger, une composition contenant de la beta-cyclodextrine et 
de Tlsoxaben. 
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